疲労におけるスチレン-ブタジエンゴム加硫物の構造ならびに機械特性に関する研究 by 中園, 健夫
氏 名 中園健夫
学 位 の 種 類 博 士 （工学）
学 位 記 番 号 第 5485号
学位授与年月日 平成22年 3 月 2 4日
学位授与の要件 学位規則第4 条第1項
学 位 論 文 名 Studies on Structure and Mechanical Properties of Styrene-Butadiene 
Rubber Vulcanizates during Aging
(疲労におけるスチレン-ブタジエンゴム加硫物の構造ならびに機械特性に関 
する研究）
論文審査委員 主 査 教 授 松 本 章 一  副 查 教 授 圓 藤 紀 代 司  
副 査 教 授 小 槻 勉
論 文 内 容 の 要 旨
ゴム加硫物は使用条件下でポリマーの主鎖切断あるいは架橋進行などの構造変化によって性能低 
下することが知られている。天然ゴムの熱疲労について、様々な分析手法による評価結果が数多く報 
告されている。一方、スチレン-ブタジエンゴム（S B R ) の熱疲労に関する報告はほとんどない。 
本研究は、タイヤの要求性能(省燃費とグリップ特性の両立）を満たすため、これまで開発が進んでい 
る溶液重合S B R を用いて、走行時に受ける疲労を想定し、熱疲労ならびに機械疲労について加硫物 
の構造および機械特性値についての考察を全5章にまとめたものである。
まず、第 1章では、研究の背景と目的を述べた。
第 2 章では、異なる繰り返し構造を持つS B  R 加硫物に熱疲労を与え、構造および機械特性値の変 
化について比較検討した。熱疲労前の機械特性値の初期値はポリマーの繰り返し構造に依存するが、 
熱疲労中におけるこれらの変化の仕方は、繰り返し構造と関係なく、一様に硬化する傾向にあること 
を明らかにした。硬化の原因は架橋の進行に加えて、加硫物に含まれるオイルの蒸発が一因であるこ 
とを見出した。
第 3 章では、第 2 章で使用したS B R 加硫物を用いて摩耗ならびに引張試験により機械疲労の特性 
を明らかにした。大変形領域でポリマーの分子切断が起こること、また、破断強度の約80% の応力 
で 100回繰り返し変形を与えても、構造および機械特性値に変化がないことを見出した。ポリマーの 
分子切断には、さらに繰り返し変形の回数を増やす必要があり、S B R は耐熱に優れるだけでなく、 
耐機械疲労特性にも優れていることを結論づけた。
第 4 章では、S B R と相溶する様々な液状ポリマーを可塑剤として配合した加硫物を用いて熱疲労 
試験を行った。熱疲労による可塑剤の蒸発は起こらず、さらに液状ポリマーはS B R 自体の構造変化 
を抑え、機械特性値の変化を大幅に低減する働きがあることを見出した。
第 5 章では、S B R と相溶しない液状ポリイソプレンならびに水素添加液状ポリイソプレンを可塑 
剤として配合した加硫物を用いて熱疲労試験を行った。熱疲労の初期段階では、水素添加の有無に関 
わらず、これら液状ポリイソプレンはS B R と相溶せず、構造変化に対する抑制効果が認められなか 
った。S B R 加硫物の熱疲労による構造変化を抑制するには、S B R と液状ポリマーが加硫後に相溶 
していることが重要であることを明らかにした。
最後に、以上の研究結果を結論としてまとめた。
辨 文 審 夺 の 結 早 の 要 旨
スチレン一ブタジエンゴム（S B R ) は優れた力学特性を示す合成ゴムであり、タイヤ用途をはじ 
めとして、様々な分野で広く利用されている。タイヤ用材料の中でも路面に接するトレッド用ゴム材 
料には、優れた機械特性、耐熱性、耐疲労特性が要求される。本論文の著者は、S B R が走行時に受 
ける熱疲労と機械疲労に着目し、S B R 加硫物の熱ならびに機械疲労に伴う構造と機械特性の変化に 
関する研究成果をまとめている。
まず、S B R 加硫物全般に関する研究開発の動向をまとめ、疲労におけるS B R 加硫物の構造なら 
びに機械特性に閨する研究の重要性を指摘している。つづいて、異なる繰り返し構造を有するS B R
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加硫物の熱疲労による構造ならびに機械特性の変化を詳細に検討し、熱疲労前の初期値はポリマーの 
構造に依存するのに対し、熱疲労中の変化の様子はポリマー構造とは相関がなく、いずれも硬化する 
傾向にあることを見出している。さらに、硬化の原因が、熱疲労中のS B  R 加硫物中の架橋の進行に 
加えて、加硫物中に含まれる揮発性油分の蒸発が影響していることを指摘している。また、S B R 加 
硫物の摩耗ならびに引張試験による機械疲労特性を評価し、大変形領域でポリマー分子の切断が起こ 
ることと対照的に、破断強度の8 0 %の応力では10 0回繰り返し変形を与えても構造ならびに機械特 
性に変化は認められないことを明らかにし、S B  R 加硫物が耐熱性に加えて耐機械疲労特性にも優れ 
ることを結論づけている。
さらに、揮発性成分の蒸発による機械特性変化を回避する方法として、液状ポリマーを可塑剤とし 
て配合した加硫物を新たに作成し、熱疲労特性の評価を行っている。これら液状ポリマーを揮発性油 
分の代わりに可塑剤として用いると、熱疲労中にS B  R 加硫物の機械特性の値の変化が抑えられるだ 
けでなぐ添加された液状ポリマーが熱疲労中のS B R の架橋を抑制する効果があることを見出して 
いる。特に、液状イソプレンならびに水素添加液状イソプレンを可塑剤として用い、液状ポリマーと 
S B  R の相溶性が熱疲労によるS B R 加硫物の構造変化の低減に重要な働きをすることを明らかに 
している。
以上のように、本論文著者は、S B R 加硫物の熱ならびに機械疲労に伴う構造と機械特性の変化を 
明らかにし、液状ポリマーを可塑剤として使用するS B R 加硫物が優れた特性を示すことを明らかに 
している。これら研究成果は、高分子化学および材料工学の発展に寄与するところ大である。よって、 
本論文の著者は博士（工学）の学位を受ける資格を有するものと認める。
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